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論文の内容の要旨
　炭素質唄石申の有機物は非生物起源であり，原始太陽系および原始地球上における化学進化の証拠は唯一隈石
申に見いだされる。鰻石有機物では，アミノ酸に多くの興味が集中するが，現在量ではジカルボン酸の方がアミ
ノ酸の約10倍，モノカルボン酸でもほぼ同じくらい存在する。化学進化のシミュレーション実験でも，これまで
はアミノ酸とそのポリマーの生成についてのものが大部分であった。このため，カルボン酸の重要性を認識し，そ
れを利用したポリマーの生成についての実験が必要であり，その際に窒素源として普遍的に存在したと考えられ
る尿素の使用が考えられる。
　本論文は，第一章では，炭素質唄石申の有機物の研究からジカルボン酸の存在量が最も多いことを紹介し亨そ
の化合物の化学進化における重要性を指摘すると共に，ポリマーの生成に関してジカルボン酸の役割を強調して
いる。またシミュレーション実験では尿素が融点以上では穏やかな溶融状態となり種々の有機，無機物を溶解す
るほどの高極性媒体としての化学的特性を利用する利点を指摘している。
　第二章では，尿素を高極性溶媒として使用し，溶融尿素中におけるアラニンの熱重縮合反応を行った。その結
果，3種類のオリゴアラニンが生成することを見いだした。これらのオリゴマーはポリペプチドに特有な化学的
性質を示し，分子量はいずれも8，OOO（重合度約110）であった。また，より長い反応時問でポリマーの鎖長が増
加することも見いだした。これらより，尿素の化学進化での脱水剤や縮合媒体としての新しい役割が判明した。
　第三章では，尿素とマレイン酸水溶液を紫外線（172nm）照射することにより，N一カルバモイルアスパラギン
酸が生成することを見いだした。アスパラギン酸は熱重縮合できるアミノ酸として知られるため，尿素とマレイ
ン酸からもポリアスパラギン酸の生成が可能であることを示し，新奇な反応経路を提案した。また，尿素とピル
ビン酸からギ酸を還元剤として用い，N一カルバモイルアラニンの生成を試み最高収率35％が得られることが判
明した。．この化合物は熱重縮合でポリアラニンを生成するため，非アミノ酸からポリアミノ酸生成が可能である
新奇な反応を化学進化に提案することになった。
　第四章では，加熱実験による尿素とジカルボン酸の重合を行った。ここでは，ジカルボン酸としてシュウ酸，マ
ロン酸，コハク酸，グルタル酸，アジピン酸を用い，尿素の溶融状態での反応を行った。生成した尿素オリゴマー
は環状や分岐のものではなく直鎖構造であることが判明した。また，尿素とジカルボン酸の重合物としてはアミ
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ドやジアミドが主に生成した。ジカルボン酸は唄石中で最も多く存在することから，唄石中にこれらの重合物が
存在する可能性は高く，それらの存在を明らかにする必要性を指摘した。
審査の結果の要旨
　本研究は，化学進化の研究として生体モノマーからポリマー生成において，尿素の高極性溶媒，脱水剤として
の役割，さらには窒素源としての重要性を見いだした。さらに，ジカルボン酸に着目し，尿素との重合反応を明
らかにするとともに，その重合物の化学進化における位置づけと重要性・役割について実験結果を示すことで明
らかにした。化学進化の研究分野では，これまでに生体モノマーの存在と生成については解明されている点が多
いが，ポリマーの研究は限られており，その申でも唄石中に多いジカルボン酸と尿素に着目したポリマー生成の
研究は皆無である。したがって本研究は博士論文として高く評価できるものである。
　よって、著者は博士（理学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。
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